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はしがき
本研究課題報告書は、平成１８年度から平成１９年度にわたって文部科学省科
学研究補助金（基盤研究（Ｃ）．課題番号：１８５１００９９）の交付を受け、
「ナノ３次元空間におけるナノ粒子触媒の高密度集積化と高機能化」に関する
研究成果をまとめたものである。
ナノメートルサイズまで物質を小さくする手法およびそこに拓ける全く新し
い世界は、ナノサイエンス・ナノテクノロジ_と呼ばれ、近年盛んに研究され
ている。本研究課題では、導電性基板上に垂直配向成長したカーポンナノチュ
ーブフォレストをナノ３次元空間として用い、そのナノチューブ側面にナノ触
媒金属粒子や酵素などの固定化を行うことで、修飾電極の高密度化および高機
能化を目指した。
電極基板上に作製したカーボンナノチューブフォレストに酵素を固定化した。
酵素には比較的安定で変性しにくいグルコースオキシダーゼや酸素還元に優れ
た触媒能を示すピリルピンオキシダーゼ、フルクトースを触媒的に酸化するフ
ルクトースデヒドロゲナーゼを用いたところ、これらの酵素とカーボンナノチ
ューブとの間の直接電子移動反応が観測された。また、カーボンナノチューブ
の表面は大気中の浮遊有機物によって吸着汚染されやすいこと、汚染されたそ
の表面には酵素が固定化されにくいことが明らかとなった。カーボンナノチュ
ーブ電極を用いてフルクトースを燃料としたバイオ電池を作製した。酸素還元
極の酵素にはビリルビンオキシダーゼを用いた。測定結果、最大出力，００マ
イクロワット/Cm2以上の高出力のバイオ電池を作製できた。カーボンナノチュ
ーブフォレストの密度を低く抑えた電極を用い、フルクトースデヒドロゲナー
ゼを固定化した。基質濃度とそのときに得られた触媒電流値から、この酵素の
ミカエリス定数を見積もったところ、溶液中のそれと同等の値を得た。このこ
とは、ナノチューブフォレストの密度を低くすることで、溶液中の基質（反応
物）を電極全体で反応可能であることを示す。以上の研究結果から、カーポン
ナノチューブフォレスト電極を用いることで、ナノサイズの触媒粒子の機能を
最大限に高めることが可能であることが解った。
また、金属ナノ粒子修飾カーボン電極を用いたグルコースの電気化学的触媒
酸化反応を検討した。本反応は「糖一空気」燃料電池を構成する際の糖酸化極
として機能することが期待されている。金をベースとしたナノ粒子、またその
合金ナノ粒子を用いてグルコースの電気化学的触媒酸化反応を検討した結果、
金ナノ粒子修飾カーボン電極はアルカリ溶液中で、通常のバノレク金電極に比べ
てグルコース酸化反応に伴う電極表面の被毒が抑制され優れた触媒能を有する
ことが明らかとなった。金ナノ粒子を用いることで電解生成物の定量的評価が
可能となり、その触媒酸化反応のメカニズムについての議論が可能となった。
さらに、金一銀（原子比２：１）合金ナノ粒子を用いると、金電極を用いた場
合よりもさらに100ｍＶ程度ネガティブの電位からグルコースを触媒酸化でき
ることが明らかとなった。また、最適な金と銀との混合比が存在することが定
量的に示された。
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